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La presente invenzione riguarda un procedimento per la 
preparazione di un catalizzatore eterogeneo contenente re- 
nio come componente attivo ed allumina come supporto iner- 
te, caratterizzato dal fatto che detto supporto inerte e 
previamente sottoposto a trattamento di silanizzazione con 
un composto contenente cloro, prima della supportazione del 
componente attivo, e 1 • attivazione del catalizzatore etero- 
geneo awiene per trattamento termico seguito da un rapido 
raf freddamento finale. 

La presente invenzione riguarda inoltre 1 ■ impiego di 
detto catalizzatore nella reazione di metatesi delle defi- 
ne . 

La reazione di metatesi, nota anche con i termini di 
dismutazione e disprqporxiwK -«Lle define, e una reazione 
di grande interesse pratico che pud essere utilizzata, per 
esempio per ribilanciare il peso delle define che risulta- 
no dallo steam cracking. 

Quando le define sono trattate in presenza di opportu- 
ni catalizzatori, esse sono convertite ad altre define in 
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una reazione in cui i gruppi alchilideni (R X R 2 C=) sono in- 
terscambiati con un processo che e schematicamente rappre- 
sentato dall ' eguazione riportata qui di seguito: 
R 1 R 2 C=CR 1 R 2 R 1 R 2 C=CR 3 R 4 

+ < > + 

R 3 R 4 C=CR 3 R 4 R 1 R 2 C=CR 3 R 4 

Catalizzatori eterogenei essenzialmente costituiti da 
derivati di renio supportati su materials -inerti (ad esem- 
pio silice o allumina) sono noti essere attivi nella meta- 
tesi di define. Ad esempio i brevetti USA 3.641.189 e 
3.676.520 descrivono la preparazione di questi material! ed 
il loro utilizzo nella metatesi di define. 

Nella preparazione di tale catalizzatore, il componente 
attivo e usualmente introdotto sulla superficie del suppor- 
to mediante impregnazione . In tale reazione, il carrier e 
miscelato con una soluzione nella quale e stato disciolto 
il componente attivo. Quando il solvente e rimosso per eva- 
porazione, il componente attivo rimane all ' intemo delle 
particelle del carrier. 

Con tali catalizzatori e necessario pero che il compo- 
nente attivo sia presente in quantita comprese tra il 5 e 
il 7% e, nonostante ci6, sono state osservate conversioni 
non particolarmente elevate e, nel caso di define superio- 
rs scarse selettivita spesso imputabili a reazioni secon- 
dare di isomerizzazione dei doppi legami (J. Mol. Cat: 46, 
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1988, 119-130 e App. Catal . , 70, 1991, 295-306). 

E" stato ora trovato che e possibile superare gli in- 
cpnvenienti sopra riportati ed ottenere ottime prestazioni 
del catalizzatore, utilizzando quantita di componente atti- 
vo notevolmente inferiori, mediante il catalizzatore della 
presente invenzione contenente renio ed un supporto inerte 
come allumina, caratterizzato dal fatto che detto supporto 
viene sottoposto ad un preventivo trattamento di silanizza- 
zione con un compos to contenente cloro, prima dell ' impre- 
gnazione con il componente attivo, e 1 ' attivazione del ca- 
talizzatore eterogeneo awiene per trattamento termico se- 
guito da un rapido raf f reddamento finale. 

Tale catalizzatore e attivo nelle reazioni di metatesi 
anche se utilizzato in assenza di co-catalizzatore e con- 
sente di ridurre i problemi legati alia formazione di iso- 
meri o reazioni secondarie ottenendo un'elevata selettivi- 
ta. 

in accordo con quanto sopra, costituisce, pertanto, og- 
getto della presente invenzione un procedimento per la pre- 
parazione di un catalizzatore eterogeneo attivo nella rea- 
zione di metatesi delle define contenente renio come com- 
ponente attivo ed allumina come un supporto inerte, carat- 
terizzato dal fatto che il supporto inerte. e sottoposto ad 
un trattamento di silanizzazione in presenza di un agente 
silanizzante di formula generale: 
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R n SiCl m 



in cui R rappresenta uh'ammina o un radicale (iso) alchilico 
d-C 25 , cicloalchilico C 5 -C 25 , aromatico C 6 -C 18 o alchilaroma- 
tico C 7 -C 25 , contenenti eventualmente almeno un eteroatomo 
seel to fra 0, S e N; n e un numero intero tale che 1 < n < 
3 ; m e un numero intero tale che 1 < m < 3 . 

Esempi di agenti silanizzanti di formula generale (I) 
sono: trimetilclorosilano, alliltriclorosilano, trifenil- 
clorosilano , tributilclorosilano . 

II trattamento di silanizzazione del supporto e realiz- 
zato utilizzando il silanizzante tal quale o, preferibil- 
mente, mediante solubilizzazione dell'agente silanizzante 
stesso in un solvente scelto fra un idrocarburo alchilico o 
aromatico come esano, eptano, ottano, decano, toluene o xi- 
leni; un etere alchilico o ciclico come etere etilico, di- 
metiletere o tetraidrof urano ; un clorurato come cloruro di 
metilene, tetracloruro di carbonio o clorof ormio . 

L'allumina viene mantenuta in presenza della soluzione 
dell'agente silanizzante per un tempo compreso tra 0,5 e 24 
ore, prefexibilmente tra 8 e 15 ad una temperatura compresa 
tra -10 e 100°C. Al termine dell ' impregnazi one, dopo evapo- 
razione del solvente, l'allumina puo eventualmente essere 
sottoposta a trattamento termico compreso fra 400 e 600°C. 

Secondo la presente invenzione, pref eribilmente, si u- 
tilizza allumina con un'area superficiale > a 50 m 2 /g, pre- 
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feribilmente da 100 a 200 m 2 /g, e con un volume totale cu- 
mulative dei'pori maggiore di 0,1 ml/g, pref eribilmente da 

0,3 a 0,8 ml/g. 

II composto di renio puo essere introdotto sul supporto 
pretrattato come sopra riportato, mediante precipitazione o 
impregnazione a partire da precursor! costituiti ad esempio 
da soluzioni di suoi sali o complessi solubili . 

I precursori del composto di renio sono scelti tra ep- 
tossido di renio, perrenato di ammonio, perrenato di te- 
tralchilammonio, acido perrenico o fra altri compos ti noti 
agli esperti dell 'arte. 

Generalmente si preferisce 1 ■ impregnazione del supporto 
inerte utilizzando una soluzione satura del composto di re- 
nio, in un solvente seel to tra acqua od un solvente organi- 
co, per esempio un idrocarburo, un alcol o un etere. 

L' impregnazione viene, pref eribilmente, effettuata ad 
una temperatura compresa tra 20 e 70°C cosi da aumentare la 
solubilita del sale di renio; in tale caso anche il suppor- 
to e riscaldato alia stessa temperatura. 

Dopo impregnazi^ dtel J m^ss L o con il metallo, il ca- 
talizzatore viene attivato con una pre-calcinazione ad una 
temperatura compresa tra 100 e 200°C in flusso di aria sec- 
ca ed una successiva calcinazione ad una temperatura com- 
presa tra 300 e 600°C in flusso prima di aria secca e suc- 
cessivamente di azoto. H raf freddamento viene effettuato 
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in flusso di azoto in un tempo compreso tra 5 e 30 minuti, 
preferibilmente tra 10 e 20 minuti. 

in tali catalizzatori il renio e normalmente presente 
in quantita compresa tra 1 e 20% in peso, preferibilmente 
tra 3 e 10% in peso rispetto al supporto. 

Per ottenere un ulteriore miglioramento del catalizza- 
tore e possibile, dopo i trattamenti sopra descritti, ba- 
gnarlo con una quantita d'acqua pari alia -porosita del sup- 
porto e nuovamente calcinarlo secondo la " metodologia de- 
scritta sopra. 

I catalizzatori della presente invenzione sono utiliz- 
zabili nelle reazioni di metatesi delle olefine. 

Tali reazioni possono essere di omometatesi (due olefi- 
ne uguali) o di cometatesi (due olefine diverse) . 

Le olefine che possono essere sottoposte alia reazione 
di metatesi sono le monoolefine con un numero di atomi di 
carbonio da 2 a 30 quali ad esempio etilene, propilene, bu- 
tene, pentene, esene; cicloolefine con un numero di atomi 
di carbonio da 5 a 20 atomi di carbonio, per esempio ciclo- 
pentene, cicloottene, norbornene; olefine con due o piu in- 
saturazioni contenenti un numero di atomi di- carbonio da 4 
a 30, per esempio 1, 4-esadiene, 1 , 7-ottadiene, ciclolefine 
contenenti due o piu insaturazioni contenenti un numero di 
atomi di carbonio da 5 a 30, ad esempio 1 , 5-cicloottadiene, 
norbordiene, diciclopentadiene . 
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Altre define sono le monoolefine o le olefine conte- 
nenti piu insaturazioni , linear! o cicliche, portanti dei 
gruppi funzionali come per esempio alogeni o gruppi esterei 
come l'oleato di metile. 

La reazione di metatesi pud essere condotta sia in 
batch che in continue alimentando i material! in un reatto- 
re a letto fluido o a letto fisso. Le condizioni di reazio- 
ne come temperatura, pressione e flussi. vengono scelti in 
funzione del materiale alimentato e del prodotto finale de- 
siderato . 

in generale la reazione di metatesi e condotta ad una 
temperatura compresa tra 0 e 100°C, pref eribilmente tra 25 
e 60°C, ed una pressione fino a 10 MPa, pref eribilmente da 
0,1 a 6 MPa e puo essere condotta in fase gas o in fase li- 
guida, utilizzando o meno un solvente organico. 

Nel caso in cui si utilizzi un solvente questo viene 
seel to tra eteri, idrocarburi alifatici ed aromatic! . Esem- 
pi di tali solventi sono etere etilico, esano, eptano, to- 
luene , ecc . 

II catalizzatore £ r~cr3»Sa«ate disperse nel mezzo di 
reazione ad una concentrazione compresa tra 1 e 50 % in pe- 
so, preferibilmente tra 1 e 10 % in peso rispetto alia mi- 

scela di reazione. 

La reazione di metatesi pud, opzionalmente, essere con- 
dotta in presenza di co-catalizzatori scelti tra metallo 
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alchili quali, ad esempio stagno tfe^^l^^y (stagno te- 
trametile, stagno tetraetile, stagno tetrabutile) o altri 
metallo alchili come piombo tetrametile, piombo tetraetile, 
alluminio trietile, cloro alluminio dietile, come descritto 
nel brevetto U.S. 3.855.338. 

Gli esempi che seguono sono illustrativi ma non limita- 

tivi dell 1 invenzione descritta. 

Esempio 1 

Preparazione del catalizzatore A 

10 g di Y-allumina con una superficie di 180 m /g e con 
una porosita di 0,5 ml/g, vengono pre-calcinati in una muf- 
fola a 110°C per 1 ora in flusso d'aria e successivamente a 
550°C per 4 ore in flusso d'aria. 

11 supporto viene guindi bagnato con 5 ml di una solu- 
zione esanica contenente 0,087g di SiMe 3 Cl e viene mantenu- 
to a 25°C per 18 ore. L'esano viene guindi evaporato mante- 
nendo il campione in stufa a 60°C per 2 ore. 

II supporto cosi trattato viene calcinato prima a 110°C 
per 1 ora in corrente di aria secca e successivamente a 
550°C per 3 ore in corrente di aria secca e per 1 ora in 
corrente di azoto. Dopo raf f reddamento in 15 minuti in 
flusso di azoto, il supporto viene guindi bagnato per guat- 
tro volte con 5 ml di una soluzione acquosa contenente 
0,126 g di NH 4 Re0 4 , tra un' impregnazione e la successiva 
l'acgua viene evaporata mantenendo il campione in stufa a 
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60°C. 

II catalizzatore cosi preparato ha un contenuto in re- 
nio del 3,5% in peso. 
Esempio 2 

Impiego del catalizzatore A in metatesi 

in un pallone codato da 150 ml vengono introdotti, in 
atmosfera di argon, 358 mg di catalizzatore A preparato co- 
me nell ' esempio 1 e 12 ml di una soluzione. .costituita da 10 
111 di co-catalizzatore SnMe 4 in 100 ml di esano. 

La miscela risultante e mantenuta, sotto blahda agita- 
zione, a 25°C per 10 minuti, e poi addizionata con 13 ml di 
l-esene. 

Dopo 10 minuti, la miscela di reazione viene analizza- 
ta per via gascromatograf ica utilizzando uno standard in- 
terno. Si ottengono i seguenti risultati: 

- conversione dell' l-esene 55% 

- selettivita del 5-decene 100%. 
Esempio 3 (Comparativo) 
Preparazione del catalizzatore B 

10 g di Y-allumina con una superficie di 180 m 2 /g e con 
una porosita di 0,5 ml/g, vengono pre-calcinati in una muf- 
fola a 110°C per 1 ora in flusso d'aria e success ivamente a 
550°C per 4 ore in flusso d'aria. 

11 supporto viene quindi bagnato per quattro volte con 
5 ml di una soluzione acquosa contenente 0,28 g di NH 4 Re0 4 , 
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tra un'impregnazione e la successiva 1 ' acqua viene evapora- 
ta mantenendo il campione in stufa a 60°C. 

II catalizzatore viene calcinato prima a 110 °C per 1 
ora in corrente di aria secca e success ivamente a 550°C per 
3 ore in corrente di aria secca e per 1 ora in corrente di 
azoto. Quindi si estrae il reattore dalla muffola e si raf- 

fredda in 15 minuti in flusso di azoto. 

II catalizzatore cosi preparato ha un_ contenuto in re- 

nio del 7,5% in peso. 

Esempio 4 (Comparativo) 

Impiego del catalizzatore B in metatesi 

In un pallone codato da 150 ml vengono introdotti, in 
atmosfera di argon, 358 mg di catalizzatore B preparato co- 
me nell' esempio 3 e 23 ml di una soluzione costituita da 10 
Hi di co-catalizzatore SnMe 4 in 100 ml di esano . 

La miscela risultante e mantenuta, sotto blanda agita- 
zione, a 25°C per 10 minuti, e poi addizionata con 26 ml di 
1-esene. 

Dopo 30 minuti, la miscela di reazione viene analizzata 
per s-ia gascromatograf ica utilizzando uno standard intemo . 
Si ottengono i seguenti risultati: 

- conversione deil ' 1-esene 70% 

- selettivita del 5-decene 100%. 
Esempio 5 (Comparativo) 
Preparazione del catalizzatore C 
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10 g di y-allumina con una superficie di 180 m 2 /g e con 
una porosita di 0,5 ml/g, vengono pre-calcinati in una muf- 
fola a 110°C per 1 ora in flusso d'aria e success ivamente a 
550°C per 4 ore in flusso d'aria. 

11 supporto viene quindi bagnato per quattro volte con 
5 ml di una soluzione acquosa contenente 0.126 g di 
NH 4 Re0 4 , tra un' impregnazione e la successiva l'acqua viene 
evaporata mantenendo il campione in stufa_a 60°C. 

II catalizzatore viene calcinato prima a 110 °C per 1 
ora in corrente di aria secca e success ivamente a 550 °C per 
3 ore in corrente di aria secca e per 1 ora in corrente di 
azoto. Quindi si estrae il reattore dalla muffola e si raf- 
fredda in 15 minuti in flusso di azoto. 

Il catalizzatore cosi preparato ha tin contenuto in re- 
nio del 3,5% in peso. 
Esempio 6 (Comparativo) 

impiego del catalizzatore C in metatesi 

In un pallone codato da 150 ml vengono introdotti, in 
atmosfera di argon, 358 mg di catalizzatore C preparato co- 
me nell' esempio 5 e 22 ~1 ZL-xatz soluzione costituita da 10 
\il di co-catalizzatore SnMe 4 in 100 ml di esano. 

La miscela risultante e mantenuta, sotto blanda agita- 
zione, a 25°C per 10 minuti, e poi addizionata con 26 ml di 
1-esene. 

Dopo 10 minuti, la miscela di reazione viene analizza- 
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ta per via gascromatograf ica utilizzando uno standard in- 
terno. Si ottengono i seguenti risultati : 

- conversione dell ' 1-esene 15% 

- selettivita del 5-decene 85%. 
Esempio 7 

Preparazione del catalizzatore D 

10 g di y-allumina con una superficie" 
una porosita di 0,5 ml/g, vengono pre-calcinati in una muf- 
fola a 110°C per 1 ora in flusso d'aria e successivamente a 
550°C per 4 ore in flusso d'aria. 

11 supporto viene guindi bagnato con 5 ml di una solu- 
zione esanica contenente 0,260g di Me 3 SiOSiMe 3 e viene man- 
tenuto a 25°C per 18 ore. L'esano viene guindi evaporato 
mantenendo il campione in stufa a 60°C per 2 ore. 

II supporto cosi trattato viene calcinato prima a 110 °C 
per 1 ora in corrente di aria secca e successivamente a 
550°C per 3 ore in corrente di aria secca e per 1 ora in 
corrente di azoto . Dopo raf f reddamento in 15 minuti in 
flusso di azoto, il supporto viene guindi bagnato per guat- 
tro volte con 5 ml di una soluzione acquosa contenente 
0,126 g di NH 4 Re0 4 , tra un ' impregnazione e la success! va 
l'acqua viene evaporata mantenendo il campione in stufa a 
60°C. 

II catalizzatore cosi preparato ha un contenuto in re- 
nio del 3,5% in peso.. 
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Esempio 8 

Impiego del catalizzatore P in metatesi 

In un pallone codato da 150 ml vengono introdotti, in 
atmosfera di argon, 358 mg di catalizzatore D preparato co- 
me nell' esempio 7 e' 23 ml di una soluzione costituita da 10 
^1 di co-catalizzatore SnMe 4 in 100 ml di esano. 

La miscela risultante e mantenuta, sotto blanda agita- 
zione, a 25°C per 10 minuti, e poi addizionata con 26 ml di 
1-esene. 

Dopo 10 minuti, la miscela di reazione viene analizza- 
ta per via gascromatograf ica utilizzando uno standard in- , 
terno. Si ottengono i seguenti risultati : 

- conversione dell ' 1-esene 35% 

- selettivita del 5-decene 98%. 
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RIVEJSTDICAZIONI 

1. Procedimento per la preparazione di un catalizzatore 
eterogeneo attivo nella reazione di metatesi delle de- 
fine contenente renio come component e attivo ed allumi- 
na come un supporto inerte, caratterizzato dal fatto 
che il supporto inerte e sottoposto ad un trattamento 
di silanizzazione in presenza di un agente silanizzante 

di formula generale: 

R n SiCl n " (I) 

in cui R rappresenta un'ammina o un radicale (i- 
so)alchilico CX-C25, cicloalchilico C 5 -C 25 , aromatico Ce- 
de o alchilaromatico C 7 -C 25 , contenenti eventualmente 
almeno un eteroatomo scelto fra O, S e N; n e un numero 
intero tale che 1 < n < 3 ; m e un numero intero tale 
che 1 < m < 3 . 

2. Procedimento secondo la rivendicazione 1, in cui il 
trattamento di silanizzazione del supporto e realizzato 
utilizzando il silanizzante tal quale o mediante solu- 
bilizzazione dell 'agente silanizzante in un solvente, 
mantenendo l'allumina in presenza della soluzione 
dell 'agente silanizzante per un tempo compreso tra 2 e 
24 ore, ad una tempera tura compresa tra -10 e 100 °C, e 
sottoponendo l'allumina ad eventuale trattamento termi- 
co compreso fra 400 e 600°C. 
3. Procedimento secondo la rivendicazione 1 o 2, dove 
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1'allumina ha un' area . superficial superiore a 50 m /g 
ed un volume totale cumulative dei pori maggiore di 
0,01 ml/g. 

Procedimento secondo la rivendicazione 3, dove l'allu- 
mina ha un'area superficiale compresa tra 100 e 200 
m 2 /g, ed un volume totale cumulative dei pori compreso 
tra 0,3 e 0,8 ml/g. 

procedimento secondo la rivendicazione . 1 , dove il com- 
ponente attivo renio e introdotto sul supporto pretrat- 
tato come riportato nelle rivendicazioni 1-4, mediante 
precipitazione o impregnazione a partire da suoi pre- 
cursor! in forma di soluzioni di suoi sali o complessi 
solubili . 

Procedimento secondo la rivendicazione 5, dove i pre- 
cursor! di renio sono scelti tra eptossido di renio, 
perrenato di ammonio , ( perrenato di tetralchilammonio e 
acido perrenico. 

procedimento secondo la rivendicazione 1, dove il cata- 
lizzatore contiene una guantita di renio compresa tra 1 
e 20% in peso rispetto al supporto. 

Procedimento secondo la rivendicazione 7, dove il cata- 
lizzatore contiene una guantita di renio compresa tra 3 
e 10% in peso. 

Procedimento secondo la rivendicazione 1, dove il cata- 
lizzatore supportato contenente renio viene attivato 
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100 e 200°C in flusso di aria secca ed una successiva 
calcinazione ad una tempera tura compresa tra 300 e 
600°C in flusso prima di aria secca e successivamente 
di azoto. 

Procedimento per la conversione di define mediante re- 
azione di metatesi caratterizzato dal fatto che e con- 
dot to in presenza di un catalizzatore secondo la 
rivendicazione 1. 

Procedimento secondo la rivendicazione 10, dove la rea- 
zione di metatesi pud essere di omometatesi o co- 
met at esi . 

Procedimento secondo la rivendicazione 10, dove le de- 
fine sono scelte tra monoolefine con un numero di atomi 
di carbonic da 2 a 30, cicloolefine con un numero di 
atomi di carbonio da 3 a 20 atomi di carbonic poliole- 
fine con un numero di atomi di carbonio da 4 a 30, ci- 
clopoliolefine con un numero di atomi di carbonio da 5 
a 30. 

srocedimento secondo la rivendicazione 12, dove le mo- 
noolefine sono scelte tra etilene, propilene, butene, 
pentene, esene. 

Procedimento secondo la rivendicazione 12, dove le ci- 
cloolefine sono scelte tra ciclopentene, cicloottene, 
norbornene . 
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Procedimento secondo la rivendicazione 12, dove le po- 
lidlefine sono scelte tra 1,4-esadiene e 1,7-ottadiene. 
Procedimento secondo la rivendicazione 12, dove le 
ciclopoliolef ine sono scelte tra 1, 5-cicloottadiene, 
norbardiene diciclopentadiene. 

Procedimento secondo la rivendicazione 12, dove le mo- 
noolefine o le poliolefine, lineari o cicliche, possono 
portare gruppi funzionali come per esempio alogeni o 
gruppi esterei come l'oleato di metilef 

Procedimento secondo la rivendicazione 10, dove la rea- 
zione di metatesi e condotta ad una temperatura compre- 
sa tra 0 e 100°C ed una pressione compresa tra 0 e 100 
bar . 

Procedimento secondo la rivendicazione 18, dove la rea- 
zione di metatesi e condotta ad una temperatura compre- 
sa tra 25 e 60°C ed una pressione compresa tra 1 e 60 
bar. 

Procedimento secondo la rivendicazione 10, dove la rea- 
zione di metatesi e condotta in fase gas od in fase li- 
quida utilizzand^ o mervo nn solvente seel to tra eteri, 
idrocarburi alifatici ed aromatici . 

Procedimento secondo la rivendicazione 20, dove il sol- 
vente e seel to tra etere etilico, esano, eptano, tolue- 
ne . 

Procedimento secondo la rivendicazione 10 , dove la 
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quantita di catalizzatore e compresa tra 1 e 50% in pe- 
so rispetto alia miscela di reazione. 

23. Procedimento secondo la rivendicazione 22, dove la 
quantita di catalizzatore e compresa tra 1 e 10% in pe- 
so rispetto alia miscela di reazione. 

24. Procedimento secondo la rivendicazione 10, dove la rea- 
zione di metatesi e condotta in batch o in continuo. 



Miiano, 2 7 MOV. 2003 
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ROMA 

La Societa POLIMERI EUROPA S.p.A., di nazionalita italiana, con sede in 
BRINDISI, via E. Fermi, 4, rappresentata dai sottoscritti mandatari Ing. Sal-,, 
vatore BORDONARO, Ing. Giambattista CAVALIERE, Dott. Paolo CIONI 
(con firma libera e disgiunta) ed elettivamente domiciliata in San Donato Mila- 
nese (MI), presso EniTecnologie S.p.A., titolare della domarida di brevetto ita- 
liano no. MI2003A 002321 depositata a Milano il 27/1 1/2003 dal titolo: 
"Catalizzatore di renio supportato su allumina silanizzata e suo impiego nella 
reazione di metatesi delle olefine" 

chiede 

che alia detta domanda venga apportata la seguente modifica e correzione for- 
male: 

- Pag. 11, riga 23, dopo la parola "5-decene" il valore "100%" deve essere 
sostituito con "95%"; 

- Pag. 13, riga 5, dopo "Esempio 7" deve essere aggiunta la parola "(Compa- 
rativo)"; 

Pag. 14, riga 1, dopo "Esempio 8" deve essere aggiunta la parola "(Compa- 
rative)"; 

- Si allega: N. 1 testo ex novo. 

II Mandatario Ing. Giambattista CAV^IERE y 

2 2 LUG. 2004 



BREV. Mi-V 

002205 




